






























Chapter 1. Gold-Catalyzed IntermOlecular Hydroamination of Allenes withAromatiCAmines
and Resulting ChiralityTransfer
Chapter 2･ Design of Gold Catalyst and its catalysis for HydroaminationwithAliphaticAmines
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論文審査の結果の要旨
各種求核剤の炭素一炭素多重結合に対する直接的な付加反応は､その実用性と原子効率の高さから簡便
で有効な官能基導入法に位置づけられるoしかし､静電反発由来の高いエネルギー障壁が存在するため､
触媒を用いることで効率化を図らなければならないo最近､金錯体の触媒としての可能性が高く評価され､
反応開発と理論研究の両面から精力的に研究が行われている0本研究では､金触媒を用いて窒素求核剤お
よび酸素求核剤を付加させることで､炭素一炭素多重結合への分子間へテロ官能基化反応を兄いだした｡
集積二重結合を有するアレンの反応を議論する場合､様々な選択性を制御する必要があり､挑戦的な課題
である｡この課題に対して高度に選択性を制御した官能基変換の開発を達成したoまた､これまで詳細が
研究されていなかった金触媒の分子間反応について､反応の傾向や反応機構に関する重要な知見を与える
に至った｡
第一章では､金触媒を用いた芳香族アミンによるアレンの分子間ヒドロアミノ化反応を開発したoアミ
ンの付加は完全に制御され､ E体のアリルアミンを単一の生成物として与えるo軸不斉アレンを用いて反
応を行うことにより､不斉転写の事実を見出したo基質と生成物の絶対配置を比較することにより､反応
前後の立体配置を初めて関連づけた点が高く評価されているoさらにこの事実は金錯体を触媒とする分子
間反応の反応機構に対して大きな知見を与えた｡
第二章では､ヒドロアミノ化反応を脂肪族アミンに適用することに成功したo従来､脂肪族アミンは金
属触媒を被毒してしまうので､その反応例は限られていたo活性の高い金錯体を新たに開発することで効
率の良い付加反応の実現に成功した0台成した金錯体の反応性を比較した結果は､今後の金触媒設計に一
つの指針を与えた｡
第三章では､酸素求核剤の付加反応を見出したo先の窒素求核剤の反応と比較することにより､求核剤
の金錯体に対する親和性が反応機構を左右する重要な要素であることを明らかにした0
本博士論文では金錯体を用いた新規触媒的ヘテロ官能基化反応の確立に加え､金触媒の反応の傾向や反
応機構に新たな知見を与えることで､更なる開発を促す礎を築いたo以上の成果は､本人が自立して研究
活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示しているo従って､仁科直子提出の博士論文
は､博士(理学)の学位論文として合格と認めるo
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